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Beschreibung 

Verfahren und Vorrichtung zur selektiven katalytischen Reduk- 
tion von Stickoxiden in einem sauerstof fhaltigen gasformigen 
Medium 

Die Erfindung bezieht sich auf ein Verfahren zur selektiven 
katalytischen Reduktion von Stickoxiden in einem sauerstoff- 
haltigen gasformigen Medium unter Anwendung einer in ein Re- 
duktionsmittel umsetzbaren Substanz, wobei die Substanz in 
einem separaten Aufbereitungsreaktor zunachst im wesentlichen 
thermisch in das Reduktionsmittel umgesetzt und anschlieiiend 
das Reduktionsmittel zur Reaktion mit den Stickoxiden dem 
gasformigen Medium vor einem Reduktionskatalysator beigegeben 
wird. Das gasformige Medium ist beispielsweise das Abgas ei- 
ner Verbrennungsanlage oder ein sauerstof fhaltiges Prozefigas 
einer technischen oder grolitechnischen Anlage z.B. der chemi- 
schen Industrie. Prinzipiell kann jedes Sauerstof f enthal- 
tende Gas, welches entstickt werden soli, behandelt werden. 
Des weiteren. bezieht sich die Erfindung auf eine Vorrichtung 
zur Durchfuhrung des angegebenen Verf ahrens . 

Das Verfahren der selektiven katalytischen Reduktion (SCR = 
selective catalytic reduction) zur Beseitigung von Stickoxi- 
den aus einem sauerstof fhaltigen gasformigen Medium hat sich 
mittlerweile als ein technisch gut beherrschbares Verfahren 
etabliert. Insbesondere wird das Verfahren zur Entstickung 
von Abgasen von Verbrennungsanlagen, auch Dieselmotoren, ein- 
gesetzt. Dabei werden die in dem Abgas enthaltenen Stickoxide 
in Anwesenheit von Sauerstoff an einem selektiv arbeitenden 
Reduktionskatalysator mittels eines geeigneten Reduktionsmit- 
tels in molekularen Stickstoff und Wasser umgesetzt, Als Re- 
duktionskatalysator hat sich dabei ein Katalysator auf Basis 
von Tit'andioxid durchgesetzt , der zusatzlich Beimengungen an 
Molybdantrioxid, Wolf ramtrioxid und/oder Vanadinpentoxid auf- 
weist. Als ein effektives Reduktionsmittel hat sich Ammoniak 
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(NH3) gegenuber anderen Reduktionsmitteln wie Kohlenwasser- 
stoffen oder Cyanursaure durchgeset zt . 

Da Ammoniak jedoch eine stark riechende und in hoherer Kon- 
zentration auch toxische Verbindung ist, existieren lander- 
spezifische Vorschriften fur eine sichere Lagerung und Hand- 
habung. Insbesondere miissen erhebliche, Kosten verursachende 
Sicherheitsvorkehrungen getroffen werden, wenn Ammoniak als 
Reduktionsmittel zur Reinigung der Abgase von dieselgetrieben 
Personenkraf twagen, Nutzf ahrzeugen oder sonstigen Fahrzeugen 
in einem entsprechend abgesicherten Tank mitgefuhrt werden 
mufl . 

Einen Ausweg weist die Siemens Firmenschrif t „SINOX, Stick- 
oxidminderung fur stationare Dieselmotoren'\ Bestell-Nr. 
A 96001-U91-A232, 1997, in der vorgeschlagen wird, anstelle 
von Ammoniak eine in Ammoniak umsetzbare Substanz, namlich 
Harnstoff, zu verwenden. Im Gegensatz zu Ammoniak ist namlich 
der Umgang mit Harnstoff bei Transport und Lagerung vollig 
unbedenklich. Zur Reduktion der Stickoxide wird dabei eine 
wassrige Harnstoff losung direkt in die Abgasleitung vor dem 
Reduktionskatalysator eingespriiht. Infolge der relativ hohen 
Abgastemperaturen findet eine Zersetzung des Harnstoffs durch 
Pyro- und durch Hydrolyse in Ammoniak statt, welches dann als 
eigentliches Reduktionsmittel an dem Reduktionskatalysator 
mit den Stickoxiden in der oben angegebenen Art und Weise um- 
gesetzt wird. 

Bei einem derartigen Verfahren sind jedoch noch eine Reihe 
technischer Fragen ungelost. Beispielsweise birgt die Zerset- 
zung von Harnstoff im Gasstrom das Problem der Bildung von 
unerwunschten Sekundarprodukten, die teilweise feste und un- 
losbare Ablagerungen an nachgeschalteten Bauteilen bilden. 
Derartige unerwunschte Sekundarprodukte sind z.B. Cyanur- 
saure, aus welcher unlosliche Melamine gebildet werden, oder 
auch Ammoniumsulfate, die entstehen, falls Schwef eloxide vor- 
handen sind. Auch kann zusatzlich der Harnstoff vor oder bei 
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der Eindusung in den Gasstrom auskris tallisieren und zu Ver- 
stopfungen der Harnstoff fiihrenden Teile fiihren. 

Zur Losung der angesprochenen Probleme ist es bekannt, den 
Harnstoff bei der Einbringung in den Gasstrom besonders fein 
zu zerstauben, zur Unterstut zung der Hydrolyse einen geeigne- 
ten Katalysator zu verwenden oder den Harnstoff zur schnellen 
Zersetzung auf einen im Gasstrom angeordneten Verdampfer auf- 
zusprlihen. Derartige Losungen sind beispielsweise aus der EP 
0 487 886 Bl fur einen Abgasstrom bekannt. 

Insbesondere bei einer Grofianlage wie einem Fossilkraf twerk, 
wobei zur Abgasbehandlung das Reduktionsmittel mittels eines 
eine Vielzahl von Dusen umfassenden Eindusegitters in das Ab- 
gas eingebracht werden mufl, urn eine gleichmafiige Verteilung 
im Abgaskanal zu erzielen, muB jedoch im Falle der Verwendung 
von Harnstoff^ nach wie vor jede einzelne Diise separat gesteu- 
ert werden, urn bei Zusetzen einer Diise die erf orderliche 
Menge an Reduktionsmittel durch eine Mehrzufuhr der anderen 
Dusen ausgleichen zu konnen. Auch mit den genannten MaJinahmen 
kann das Zusetzen einer Diise namlich nicht ausgeschlossen 
werden. 

Alternativ zu einer Zersetzung des Harnstoffs in dem Abgas- 
strom ist in der EP 0 487 886 Bl auch beschrieben, die Zer- 
setzung des Harnstoffs aufierhalb des Abgasstromes vorzuneh- 
men. Dabei wird eine Harnstoff losung in einem separaten Auf- 
bereitungsreaktor mittels einer Spruhvorrichtung zur Pyrolyse 
auf einen beheizten Verdampfer aufgebracht und das entste- 
hende Gasgemisch uber einen nachgeschalteten Hydrolyse-Kata- 
lysator geleitet. Erst dann wird das gebildete Gasgemisch aus 
Ammoniak und Resten in den Abgasstrom eingebracht. Die Rege- 
lung der Menge an zudosiertem Ammoniak geschieht uber eine 
Regulierung der Menge des Gasgemisches . 
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Auf diese Weise entstehen unerwiinschte Sekundarprodukte nicht 
direkt im, sondern aufierhalb des Abgasstroms der Verbren- 
nungsanlage, wo weniger Beeintrachtigungen zu erwarten sind. 

Jedoch mufi bei einer solchen Vorgehensweise der Verdampfer 
mit zusatzlicher Energie auf die zur Hydrolyse erf orderliche 
Temperatur aufgeheizt werden. Im Gegensatz zu einem sich im 
Abgasstrom befindlichen Verdampfer wird der separate Verdamp- 
fer namlich nicht durch das an ihn vorbeistreichende heifle 
Abgas vorgewarmt. Fur eine wirtschaf tliche Arbeitsweise wird 
fur den Verdampfer eine eher kleine Flache gewahlt, urn mit 
einem moglichst geringen Energieaufwand eine moglichst heifie 
Oberflache des Verdampfers erzielen zu konnen. 

Bei einer groiitechnischen Anlage mit groftem Querschnitt des 
Abgaskanals und/oder einem hohen Abgasvolumenstrom wie einem 
Fossilkraf twerk oder einer Gasturbine oder einer GroUanlage 
der chemischen Industrie, bei welcher pro Zeiteinheit eine 
grofle Menge an zu entstickendem Prozeflgas anfallt, mul3 jedoch 
die Oberflache des Verdampfers grofi genug gewahlt werden, urn 
eine moglichst vollstandige Zersetzung des Harnstoffs in Am- 
moniak zu gewahrleisten . Urn einen derartigen groflf lachigen 
Verdampfer jedoch auf die zur Umsetzung in das Reduktionsmit- 
tel erf orderliche Temperatur aufzuheizen, ist ein hoher zu- 
satzlicher Energieeintrag notwendig. Dies macht das Verfahren 
gemaiJ Stand der Technik bei groflen Anlagen unwirtschaf tlich, 
weshalb es z.B. bei Gasturbinen und Fossilkraf twerken mit 
groflen Abgaskanalquerschnitten oder Grofianlagen der chemi- 
schen Industrie mit einer hohen Menge an Prozeflgas, welches 
entstickt werden mull, nicht zum Einsatz kommt. 

Aufgabe der Erfindung ist es daher, ein Verfahren zur selek- 
tiven katalytischen Reduktion von Stickoxiden in einem sauer- 
stof f haltigen, gasformigen Medium unter Anwendung einer in 
ein Reduktionsmittel umsetzbaren Substanz anzugeben, welches 
die genannten Nachteile einer direkten Einbringung der noch 
nicht umgesetzten Substanz in das gasformige Medium vermeidet 
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und gleichzeitig insbesondere bei Groflanlagen mit hohem Ab- 
gasvolumenstrom oder einer pro Zeiteinheit anfallenden hohen 
Menge an zu entstickendem ProzeBgas oder sonstigem Gas effek 
tiv und wirtschaf tlich arbeitet. Ferner ist es Aufgabe der 
Erfindung, zur Durchfuhrung des Verfahrens eine Vorrichtung 
mit besonders einfachen technischen Mitteln anzugeben. 

Die erstgenannte Aufgabe wird gelost durch ein Verfahren zur 
selektiven katalytischen Reduktion von Stickoxiden in einem 
sauerstof f haltigen, gasformigen Medium unter Anwendung einer 
in ein Reduktionsmittel umsetzbaren Substanz, wobei die Sub- 
stanz in einem separaten Aufber-eitungsreaktor zunachst im we 
sentlichen thermisch in das Reduktionsmittel umgesetzt und 
anschlieiiend das Reduktionsmittel zur Reaktion mit den Stick 
oxiden dem gasformigen Medium vor einem Reduktions-Katalysa- 
tor beigegeben wird, wobei • erf indungsgemaB die Substanz in 
ein den Aufbereitungsreaktor durchstromendes Tragergas einge 
bracht und in dem Tragergas umgesetzt wird, wobei die Energi 
zur thermischen Umsetzung von dem Tragergas zur Verfugung ge 
stellt wird. 

Die Erfindung geht von der Uberlegung aus, daii bei der Ver- 
wendung eines Verdampfers fur den Energieubertrag vom Ver- 
dampfer in die umzusetzende Substanz nur die relativ kleine 
Zeitspanne des direkten Kontaktes zwischen der Substanz und 
der Verdampf eroberf lache zur Verfugung steht. Fur die Umset- 
zung einer vorgegebenen Menge an Substanz mittels eines Ver- 
dampfers muii daher mehr Energie zugeftihrt werden als fiir die 
thermische Zersetzung der Substanz theoretisch notwendig 
ware. Aus diesem Grund ist die Umsetzung der Substanz in das 
Reduktionsmittel mittels eines separaten Verdampfers um so 
unwirtschaf tlicher je grofler die pro Zeiteinheit anfallende 
Menge an zu behandelndem Gas und damit der benotigten Menge 
an Reduktionsmittel ist. 

Gegenuber der Verwendung eines Verdampfers lafit sich jedoch 
die fur die Umsetzung der Substanz er f orderliche Energie 
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deutlich verringern, wenn der Energieeintrag iiber ein Trager- 
gas geschieht, in welches die Substanz eingebracht wird. 
Hierzu kann das Tragergas beispielsweise erwarmt sein, wobei 
die Umsetzung naturlich urn so rascher ablauft, je hoher die 
Temperatur des Tragergases ist. Die Substanz niirunt von dem 
umgebenden Tragergas solange Energie auf, bis es thermisch 
zerfallt oder umgesetzt ist. Die fur den Energieubertrag zur 
Verfugung stehende Zeit ist auf die gesamte Reaktionsdauer 
verlangert. Aus diesem Grund kann die Temperatur des Trager- 
gases niedriger gewahlt werden als die Temperatur eines ent- 
sprechend fur die Umsetzung vorgesehenen Verdampfers. So be- 
tragt beispielsweise eine ubliche Temperatur fur einen Ver- 
dampfer, welcher fur die Hydrolyse von Harnstoff in Ammoniak 
verwendet wird, ca. 200 bis 300 °C, wohingegen fur die Hydro- 
lyse von Harnstoff in einem erwarmten Tragergas dieses nur 
eine Temperatur von ca. 150 bis 200 °C aufzuweisen braucht. 

Auch braucht bei der Verwendung eines Eindiisegitters zum Ein- 
bringen des Reduktionsmittels in das gasformige Medium, ins- 
besondere einem Abgasstrom, nicht mehr jede einzelne Duse des 
Eindiisegitters separat geregelt zu werden, da das Zusetzen 
der Einbringdusen durch Folgeprodukte der Umsetzung verhin- 
dert ist. Auf der anderen Seite -ist auch bei der Einbringung 
der Substanz in den Aufbereitungsreaktor keine separate Kon- 
trolle jeder Einbringvorrichtung notwendig, urn auch bei einer 
Zusetzung noch Kontrolle iiber die einzubringende Menge an 
Substanz zu haben, wenn die Regelung der pro Zeiteinheit ein- 
zubringenden Menge an Reduktionsmittel in einer Zuf iihrleitung 
fur das Reduktionsmittel von dem Aufbereitungsreaktor zum 
gasformigen Medium, d.h. nach erfolgter Umsetzung der Sub- 
stanz, vorgenommen wird. 

Als Tragergas eignet sich prinzipiell jedes Gas, das hin- 
sichtlich der gewiinschten thermischen Umsetzung der Substanz 
inert ist. Insbesondere eignet sich auch Luft als ein derar- 
tiges Tragergas . 
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Eine Erwarmung des Tragergases kann in an sich bekannter Art 
und Weise sowohl indirekt als auch direkt durch entlang dem 
Gasstrom angeordnete Warmetauscher mit Gas, Dampf oder Flus- 
sigkeit als Warmequelle, durch elektrische Heizspiralen oder 
• durch Erhitzen eines Reservoirs fur das Tragergas geschehen. 
Auch kann beispielsweise heifler Dampf in das Tragergas einge- 
spritzt werden. 

Besonders von Vorteil bei einem heiiien gasf ormigen Medium ist 
es, wenn ein Teilstrom des gasformigen Mediums aus dem Haupt- 
strom abgezweigt und dieser abgezweigte Teilstrom selbst als 
das Tragergas durch den Auf bereitungsreaktor geleitet und zu- 
sammen mit dem Reduktionsmittel wieder dem Hauptstrom des 
gasformigen Mediums beigegeben wird. Diese Ausgestaltung bie- 
tet sich insbesondere bei der Behandlung des Abgases einer 
Verbrennungsanlage an, da das Abgas der Verbrennungsanlage in 
der Regel bereits die fur die Umsetzung der Substanz erfor- 
derliche Temperatur aufweist. In diesem Fall kann eine sepa- 
rate Erwarmung des Tragergases ent fallen. Auch ist kein zu- 
satzliches Tragergas erf orderlich . 

In einer weiteren vorteilhaf ten Ausgestaltung der Erfindung 
wird ein Teil des Tragergases nach Durchlaufen des Aufberei- 
tungsreaktors abgezweigt und uber eine Ruckf uhrleitung erneut 
dem Aufbereitungsreaktor zugefiihrt. Auf diese Art und Weise 
kann die Zufuhr an Tragergas reduziert und gleichzeitig die 
Konzentration an Reduktionsmittel im Auslafi des Aufberei- 
tungsreaktors erhoht werden. Ober eine Steuerung der Durch- 
fluflmenge in der Ruckf uhrleitung kann damit die Konzentration 
an Reduktionsmittel, welche dem gasformigen Medium zugefuhrt 
wird, geregelt werden. 

Vorteilhaf terweise kann auch die fur die Umsetzung vorgese- 
hene Substanz selbst vorgeheizt werden, ehe sie in dem Aufbe- 
reitungsreaktor in das Tragergas eingebracht wird. Auf diese 
Weise kann das Tragergas selbst eine niedrigere Temperatur 
aufweisen, als es zur Umsetzung der Substanz erforderlich 
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ware. Die Vorheizung der Substanz kann dabei in gleicher Art 
und Weise wie die Erwarmung des Tragergases erfolgen. 

Von Vorteil ist es weiterhin, wenn die Substanz mittels einer 
Druckleitung in den Auf berei tungsreaktor eingedust wird. Auf 
diese Weise wird eine gute Durchmischung des Tragergases mit 
der umzusetzenden Substanz in dem Auf bereitungsreaktor er- 
zielt . 

Unter einer umset zbaren Substanz wird jede Substanz verstan- 
den, die zumindest teilweise thermisch in ein fur das SCR- 
Verfahren geeignetes Reduktionsmittel umgesetzt werden kann. 
Insbesondere Vorlauf ersubstanzen von Reduktionsmitteln wie 
Kohlenwasserstof f , Cyanursaure oder Amitioniak. Ammoniak frei- 
setzende Substanzen sind beispielsweise Ammoniumcarbonat , Am- 
moniumhydrogencarbonat oder Harnstoff. 

Da flir die SCR-Technologie Ammoniak ein hervorragendes Reduk- 
tionsmittel ist, und fur die Umsetzung der Stickoxide mittels 
Ammoniak eine Reihe von technisch ausgereiften Katalysatoren 
bekannt sind, ist es von Vorteil, fur die Substanz eine wass- 
rige Harnstoff losung zu verwenden, aus welcher im Aufberei- 
tungsreaktor durch Verdampfung, Pyro- und Hydrolyse als Re- 
duktionsmittel Ammoniak gebildet wird. Ebenso ist es moglich, 
zur Bildung von Ammoniak als Substanz Ammoniakwasser zu ver- 
wenden. 

Die Umsetzung der Substanz in dem Tragergas lafit sich weiter 
verbessern, wenn das Tragergas zusammen mit der eingebrachten 
Substanz zusatzlich mit einem Katalysator kontaktiert wird, 
welcher die Umsetzung der Substanz in das Reduktionsmittel 
katalysiert. Insbesondere zur Hydrolyse von Harnstoff eignet 
sich ein Katalysator auf Basis von Titandioxid mit Beimengun- 
gen an Vanadinpentoxid, Aluminiumoxid und/oder Siliziumoxid . 
Es hat sich dabei gezeigt, dafi es insbesondere von Vorteil 
ist, wenn der Vanadinpentoxid-Gehalt des Katalysators zwi- 
schen 0,02 und 1,3 Gew.-% betragt. Als Katalysatoren eignen 
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sich prinzipiell an sich bekannte Katalysatoren in Platten- 
oder Wabenform mit Tragermaterialien aus Metall, Keramik oder 
sonstigen hit zebestandigen Materialien. 

Die zweitgenannte Aufgabe wird gelost durch eine Vorrichtung 
zur selektiven katalytischen Reduktion von Stickoxiden in ei- 
nem sauers tof f haltigen gasformigen Medium unter Anwendung ei- 
ner in ein Reduktionsmittel umsetzbaren Substanz, mit einer 
Gasleitung zur Fiihrung des gasformigen Mediums, mit einem in 
der Gasleitung angeordneten, von dem gasformigen Medium 
durchstrombaren Reduktions-Katalysator und mit einem der Gas- 
leitung nebengeordneten Aufbereitungsreaktor zur im wesentli- 
chen thermischen Umsetzung der Substanz in das Reduktionsmit- 
tel, wobei der Aufbereitungsreaktor einen EinlalJ fur die Sub- 
stanz und einen Auslafi fur das Reduktionsmittel aufweist, und 
wobei an dem Auslali eine Abf lihrleitung angeschlossen ist, 
welche in Stromungsrichtung des gasformigen Mediums vor dem 
Reduktions-Katalysator in die Gasleitung mlindet, wobei erfin- 
dungsgemafi an dem Aufbereitungsreaktor .liber eine Einspeise- 
stelle eine Zuf lihrleitung fur ein Tragergas angeschlossen, 
der Aufbereitungsreaktor von dem Tragergas von der Einspeise- 
stelle in Richtung zum Auslali fur das Reduktionsmittel durch- 
strombar und dafl der Einlafl zur Einbringung der Substanz in- 
das Tragergas ausgebildet ist. 

Vorzugsweise ist die Zuf uhrleitung fiir das Tragergas als eine 
Druckgasleitung ausgebildet, so dafi das Tragergas den Aufbe- 
reitungsreaktor von der Einspeisestelle in Richtung zum Aus- 
lali durchstromt. Das Tragergas kann dabei beispielsweise ei- 
ner Druckflasche oder aber auch als Prozeflgas an einer geeig- 
neten Stelle der Anlage entnommen werden, an welche die Vor- 
richtung angeschlossen ist. Als Tragergas kann auch Dampf 
oder Abgas oder eine Mischung verschiedener Gase, welche die 
Umsetzung der Substanz in das Reduktionsmittel im wesentli- 
chen nicht beeinf lussen, verwendet werden. Von Vorteil ist es 
dabei, wenn das Tragergas Luft, beispielsweise in Form von 
Druckluft, ist. 
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Von Vorteil ist es, wenn Mittel zur Erwarmung des Tragergases 
vorgesehen sind. 

Zur Erwarmung des Tragergases kann z.B. eine elektrische 
Heizvorrichtung verwendet werden, was eine besonders einfache 
Temperaturregelung fur das Tragergas ermoglicht. 

In einer vorteilhaf ten Ausges taltung der Erfindung ist jedoch 
zur Erwarmung des Tragergases an der Zuftihrleitung ein Warme- 
tauscher angeordnet. Ober diesen Warmetauscher kann ein war- 
mes Abgas der Verbrennungsanlage gefiihrt werden, so daii ohne 
eine zusatzlich mit Energie zu versorgende Heizvorrichtung 
ausgekommen wird. 

Den gleichen Vorteil bietet es bei heiften gasformigen Medien, 
wenn zumindest ein Teil des gasformigen Mediums selbst als 
ein Tragergas verwendet wird. Vorteilhaf terweise ist hierzu 
die Zuftihrleitung des Auf bereitungsreaktors in Stromungsrich- 
tung des gasformigen Mediums vor dem Reduktions-Katalysator 
an die Gasleitung der Verbrennungsanlage angeschlossen und 
zumindest von einem Teilstrom des gasformigen Mediums als 
Tragergas durchstrombar . Dabei kann der Teilstrom des gasfor- 
migen Mediums sowohl aktiv in die Zuf uhrleitung abgesaugt als 
auch passiv uber ein entsprechend ausgestaltetes Anschlufi- 
stiick in die Zuftihrleitung geleitet werden. Auch kann das na- 
tttrliche Druckgefalle in der Gasleitung zum Durchstromen des 
Aufbereitungsreaktors ausgenutzt werden, wenn der Anschlufi 
der Zuftihrleitung fur den Auf bereitungsreaktor in Stromungs- 
richtung des gasformigen Mediums vor dem AnschluB der Abfiihr- 
leitung des Aufbereitungsreaktors angeordnet ist. Die ge- 
schilderte Ausgestaltung bietet sich insbesondere ftlr ein Ab- 
gas einer Verbrennungsanlage an, welches eine fur die Umset- 
zung der Substanz er f orderliche Temperatur aufweist. 

Die Menge des dem Auf bereitungsreaktor zugefuhrten Tragerga- 
ses kann in einfacher Art und Weise uber einen Druckregler 
geregelt werden, welcher beispielsweise einen Drucksensor um- 
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fafit, dessen Ausgangssignale von einem Proportional/Integral- 
Regler zur Steuerung einer in der Zuf uhrleitung angeordneten 
Pumpe oder eines Ventils herangezogen werden. 

In einer weiteren vorteilhaf ten Ausgestaltung der Erfindung 
ist an der Abf uhrleitung des Aufbereitungsreaktors eine Ab- 
zweigleitung angeordnet, welche in die Zuf uhrleitung miindet. 
Ein derartiges - auch als Schlauf enreaktor - bezeichnetes Sy- 
stem ermoglicht es, liber eine Begrenzung des Durchflusses in 
der Abzweigleitung die Konzentration des Reduktionsmi ttels in 
der Abf uhrleitung zu regeln. 

Fur die Eindiisung der Substanz in den Aufbereitungsreaktor 
ist es von Vorteil, wenn der Einlafi fur die Substanz an einen 
unter Druck setzbaren Vorratsbehalter angeschlossen ist und 
in eine Eindusvorrichtung im Aufbereitungsreaktor mundet. Al- 
ternativ kann. auch eine Pumpe mit Druckleitung an den Einlaii 
angeschlossen sein. Auf diese Weise laflt sich eine einfache 
und ef fektive Vermis chung- der Substanz mit dem den Aufberei- 
tungsreaktor durchstromenden Tragergas erzielen. 

Fur die Eindusvorrichtung selbst kann eine Einstoffdiise oder 
aber auch in vorteilhaf ter Weise eine Zweistof f diise verwendet 
werden. Mit einer Zweistof f diise, welche zusatzlich an ein 
Druckgas angeschlossen ist, laflt sich eine besonders feine 
Zerstaubung der Substanz in das Tragergas und damit eine gute 
thermische Umsetzung der Substanz in das Reduktionsmittel er- 
zielen . 

Neben einer Erwarmung des Tragergases ist es weiter von Vor- 
teil, wenn zusatzlich die umzusetzende Substanz erwarmt wird. 
Auf diese Weise kann die Umsetzung der Substanz in das Reduk- 
tionsmittel verbessert werden. Fur die Erwarmung der Substanz 
bietet es sich an, an den Vorratsbehalter oder die Zufiih- 
rungsleitung eine elektrische Heizvorrichtung anzuordnen. 



GR 98 P 3321 



12 

Zur Unterstiitzung der Umsetzung der Substanz in das Redukti- 
onsmittel kann des weiteren in vorteilhaf ter Weise in dem 
Aufbereitungsreaktor ein die Umsetzung unterstutzender Kata- 
lysator angeordnet sein. 

Fur eine gute Umsetzung der Substanz in das Reduktionsmittel 
ist es von Vorteil, wenn das Verhaltnis von Anstromf lache des 
Katalysators zu der den Aufbereitungsreaktor durchsetzenden 
Menge der Substanz zwischen 0,01 uns 0,01 m 2 /l/h betragt. 

Ausfiihrungsbeispiele der Erfindung werden anhand einer Zeich- 
nung naher erlautert. Dabei zeigen: 

FIG 1 eine Vorrichtung zur Durchfuhrung des er f indungsgema- 
flen Verfahrens zur Reinigung des Abgases einer Gastur- 
bine. Dabei wird in einem separaten Aufbereitungsreak- 
tor Harnstoff in das Reduktionsmittel Ammoniak umge- 
setzt, wobei als erwarmtes Tragergas ein Teil des Ab- 
gases der Gasturbine abgezweigt wird; und 

FIG 2 eine Vorrichtung gemafl Figur 1, wobei jedoch der sepa- 
rate Aufbereitungsreaktor als ein Schlauf enreaktor 
ausgebildet ist und wobei zur Erwarmung des Tragerga- 
ses zusatzlich Warmetauscher vorgesehen sind. 

Die in Figur 1 gezeigte Vorrichtung zur selektiven katalyti- 
schen Reduktion von Stickoxiden ist zur Entstickung des Abga- 
ses einer nicht naher dargestellten Gasturbine vorgesehen. 
Die Gasleitung 1 ist die Abgasleitung der Gasturbine und wird 
als gasformiges Medium 2 von Abgas in Richtung des darge- 
stellten Pfeiles durchstromt. Die Gasleitung 1 weitet sich 
auf in einen SCR-Reaktor 3, in welchem ein Reduktions-Kataly- 
sator 5 und eine Reduktionsmitteleindiisung 6 angeordnet sind. 
Der Reduktions-Katalysator 5 ist dabei als ein als Vollextru- 
dat hergestellter wabenf ormiger Katalysator auf Titandioxid- 
basis mit Beimengungen an Wolf ramtrioxid, Molybdantrioxid und 
Vanadinpentoxid ausgebildet. Die Reduktionsmitteleindiisung 6 
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ist als ein Eindusegi tter mit einer Vielzahl von liber den 
Stromungsquerschnitt des SCR-Reaktors 3 verteilten Einstoff- 
dusen ausgebildet. 

5 Ober eine Abf uhrleitung 8 ist die Reduktionsmitteleindusung 6 
an den Auslafl 9 eines separaten Aufbereitungsreaktors 10 zur 
Aufbereitung des fur die an dem Katalysator 5 stattf indende 
Entstickungsreaktion notwendigen Reduktionsmittels ange- 
schlossen. Der Auf bereitungsreaktor 10 umfaflt eine Eindiisvor- 
10 richtung 11 und einen die Aufbereitung unterstutzenden Kata- 
lysator 12. Die Eindusvorrichtung 11 des Aufbereitungsreak- 
tors 10 ist uber eine Zuf uhrleitung 14 mit einem Vorratsbe- 
halter 16 fur die auf zuberei tende oder in das Reduktionsmit- 
tel umzusetzende Substanz 18 verbunden. Im vorliegenden Fall 
15 wird als umzusetzende Substanz eine wassrige Harnstof f losung - 
verwendet, welche in dem Aufbereitungsreaktor 10 in Harnstoff 
umgesetzt und als Reduktionsmittel uber die Reduktionsmittel- 
eindusung 6 in den SCR-Reaktor 3 eingedust wird. 

20 Der Aufbereitungsreaktor 10 weist ferner eine Einspeisestelle 
20 auf,' welche uber eine Zuf uhrleitung 21 in Stromungsrich- 
tung des gasformigen Mediums 2 vor dem SCR-Reaktor 3 an die 
Gasleitung 1 der Gasturbine angeschlossen ist. Uber diese Zu- 
fuhrleitung 21 stromt ein Teilstrom 22 des gasformigen Medi- 
,r<p25 urns 2 in den Aufbereitungsreaktor 10 und durchstromt diesen 

als Tragergas von der Einspeisestelle 20 in Richtung zum Aus- 
lafi 9. Zur Regelung der Durchf luflmenge des Teilstroms 22 ist 
in der Zuf uhrleitung 21 ein Verdichter 23 angeordnet. Der 
Verdichter 23 wird dabei mittels eines Proportional/ Integral- 
30 Reglers 24 gesteuert, welcher zur Regelung die Druckwerte ei- 
nes dem Verdichter 23 nachgeschalteten Druckaufnehmers 25 
auswertet . 



Ebenso wie die Reduktionsmitteleindusung 6 ist die Eindusvor- 
35 richtung 11 als ein sich uber den Querschnitt des Aufberei- 
tungsreaktors 10 erstreckendes Eindusgitter ausgebildet. Als 
Dusen werden fiir den Aufbereitungsreaktor 10 jedoch soge- 
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nannte Zweistof fdusen 2 6 verwendet, bei welchen an der Aus- 
trittsof f nung der Duse eine Vermischung der einzudusenden 
Substanz mit einem Druckgas, beispielsweise Druckluft, statt- 
findet. Durch die Eindusung vermischt sich in dem Aufberei- 
tungsreaktor 10 die umzusetzende Substanz 18 (im vorliegenden 
Fall eine wassrige Harnstof f losung) mit dem durchstromenden 
Teilstrom 22. Durch die Temperatur des Teilstroms 22 des Ab- 
gases von ca. 200 °C findet eine Zersetzung des Harnstoffs 
teils durch Pyrolyse und teils durch Hydrolyse in Ammoniak 
und Kohlendioxid statt. Die gleichfalls dabei entstehenden 
Sekundarprodukte, wie z.B. Melamin oder in Anwesenheit von 
Schwef eloxiden Ammoniumsulf at , setzen sich bereits in dem 
Aufbereitungsreaktor 10 nieder und gelangen nicht in die Ab- 
gasleitung 1 der Gasturbine. 

Zur Unterstiitzung der Umsetzung des Harnstoffs wird der Teil- 
strom 22 zusammen mit dem eingebrachten und teilweise bereits 
in Ammoniak umgesetzten Harnstoff durch den Katalysator 12 
geleitet, welcher als ein Hydrolyse-Katalysator ausgebildet 
ist. Auch der Hydrolyse-Katalysator 12 ist wie der Redukti- 
ons-Katalysator 5 als ein wabenf ormiger keramischer Vollkor- 
per ausgebildet, dessen Material aus Titandioxid mit Beimen- 
gungen an Vanadinpentoxid, Aluminiumtrioxid und Siliziumoxid 
besteht. Bei einer einstufigen Eindusung wie gezeigt kann die 
Flachenbelastung des Katalysators 12, d.h. das Verhaltnis der 
Anstromf lache des Katalysators 12 zu der reaktordurchsetzen- 
den Menge der umzuset zenden Substanz bis zu 0,01 m 3 /(l/h) be- 
tragen. Eine gute Umsetzung des Harnstoffs in Ammoniak wird 
erzielt, wenn die Lange des Aufbereitungsreaktors 10 zwischen 
4 und 6 m betragt. Auch kann in dem Aufbereitungsreaktor 10 
eine mehrstufige Eindiisung erfolgen, wobei jeweils hinter ei- 
ner Eindusvorrichtung 11 ein Katalysator 12 angeordnet ist. 
Die Wahl einer ein- oder mehrstufigen Eindusung hangt dabei 
von den jeweiligen Einsat zbedingungen ab . 

Der mit dem Reduktionsmittel Harnstoff durchsetzte Teilstrom 
22 gelangt schliefilich Uber den Auslafi 9 in die Abf uhrlei tung 
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8, wo zur besseren Vermischung zusatzlich ein statischer Mi- 
scher 27 angeordnet ist. 

Fur die Eindosierung der umzusetzenden Substanz 18 in den 
Aufbereitungsreaktor 10 wird die Substanz 18 mitt els einer 
Pumpe 28 liber eine Ansaugung 29 und einen Filter 30 aus dem 
Vorratsbehalter 16 in die Zuf lihrleitung 14 befordert. Urn ei- 
nen annahernd konstanten Druck in der Zuf lihrleitung 14 zu ge- 
wahrleisten, ist in eine Rlickf lihrleitung ein Oberstromventil 
32 angeordnet- Des weiteren befindet sich in der Zuf lihrlei- 
tung 14 zur genauen Dosierung der Substanz in den Aufberei- 
tungsreaktor 10 ein Stellventil 33, welches mit einem Volu- 
menstromdetektor 34 kontrolliert wird. Zur Erzeugung der fur 
die in der Eindlisvorrichtung 11 angeordneten Zweistof f dlisen 
notwendigen Druckluft ist ein Verdichter 35 vorgesehen. 

Zur Kontrollierung der pro Zeiteinheit in den SCR-Reaktor 3 
eingebrachten Menge an Reduktionsmittel befindet sich in der 
Abf lihrleitung 8 ein steuerbares Stellventil 40. Ober den kon- 
trollierten Zuflufi des Teilstroms 22 und der pro Zeiteinheit 
in den Aufbereitungsreaktor 10 eingebrachten Menge an Harn- 
stoff ist damit eine exakte Dosierung der pro Zeiteinheit in 
den SCR-Reaktor 3 einzubringenden Menge an Reduktionsmittel 
moglich , 

Zusatzlich ist an der Abf lihrleitung 8 eine nebengeordnete Zu- 
satzleitung 38 vorgesehen, iiber die mittels eines weiteren 
Stellventils 41 separat zusatzlich Reduktionsmittel einge- 
bracht werden kann. Diese Zusat zleitung 38 dient gewisserma- 
flen als Sicherheit, wenn die Umsetzung des Harnstoffs in dem 
Aufbereitungsreaktor" 10 aus technischen Grlinden ausfallen 
sollte . 

Flir die in Figur 2 dargestellte Entstickungs-Vorrichtung wird 
gegenliber der in Figur 1 dargestellten Entstickungs-Vorrich- 
tung als den Aufbereitungsreaktor 10 durchstromendes Trager- 
gas nicht ein Teilstrom 22 des zu behandelnden gasformigen 
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Mediums 2 verwendet, sondern erwarmte Luft. Diese Luft wird 
mittels eines Verdichters 42 dem Aufbereitungsreaktor 10 liber 
die Zufuhrleitung 21 zur Verfligung gestellt. Zur Erwarmung 
der Luft dient ein Warmetauscher 44, durch welchen uber die 
Leitung 47 heifies ProzeBgas oder Dampf der Gasturbine stromt. 

Zusatzlich kann ein Teil des in der Abf uhrleitung 8 stromen- 
den Gasgemisches liber die Abzweigleitung 48 in die Zufuhrlei- 
tung 21 zuruckgef lihrt werden. Damit ist der Aufbereitungsre- 
aktor 10 gewissermafien als ein „Schlauf enreaktor" ausgebil- 
det. Durch die Abzweigleitung 48 ist es moglich, die fur die 
Umsetzung benotigte Menge an Tragergas einzuschranken und 
gleichzeitig die Menge des sich in dem die Abf uhrleitung 8 
durchstromenden Gasgemisches befindlichen Anteils an Redukti- 
onsmittel auf zukonzentrieren. Hierzu wird die Menge an liber 
die Abzweigleitung 48 in den Aufbereitungsreaktor 10 pro 
Zeiteinheit zurlickstromenden Gasgemisches mittels des Stell- 
ventils 49 und dem Verdichter 50 kontrolliert . Urn eine Abklih- 
lung des uber die Abzweigleitung 48 zurlickstromenden Gasgemi- 
sches zu vermeiden, ist an der Abzweigleitung 48 ein weiterer 
Warmetauscher 51 angeordnet, welcher ebenfalls mittels der 
Leitung 47 von dem heifien Prozeiigas oder Dampf der Gasturbine 
^urchstromt wird. 

Zusatzlich ist an dem Vorratsbehalter 16 eine elektrische 
Heizvorrichtung 53 zur Vorwarmung der Substanz 18 angeordnet. 
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Patentanspriiche 

1. Verfahren zur selektiven katalytischen Reduktion von 
Stickoxiden in einem sauerstof fhaltigen gasformigen Medium 
(2) unter Anwendung einer in ein Reduktionsmittel umsetzbaren 
Substanz (18), wobei die Substanz (18) in einem separaten 
Aufbereitungsreaktor (10) zunachst im wesentlichen thermisch 
in das Reduktionsmittel umgesetzt und anschliefiend das Reduk- 
tionsmittel zur Reaktion mit den Stickoxiden dem gasformigen 
Medium (2) vor einem Reduktionskatalysator (5) beigegeben 
wird, 

dadurch gekennzeichnet,- dafl die Sub- 
stanz (18) in ein den Aufbereitungsreaktor (10) durchstromen- 
des Tragergas eingebracht und in dem Tragergas umgesetzt 
wird, wobei die Energie zur thermischen Umsetzung von dem 
Tragergas zur Verfugung gestellt wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, 

dadurch gekennzeichnet, daii ein Teil- 
strom (22) des gasformigen Mediums (2) aus dem Hauptstrom ab- 
gezweigt, als das Tragergas durch den Aufbereitungsreaktor 
(10) geleitet und zusammen mit dem Reduktionsmittel wieder 
dem Hauptstrom des gasformigen Mediums (2) beigegeben wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, 

dadurch gekennzeichnet, dafl ein Teil 

des Tragergases nach Durchlaufen des Reaktors (10) abgezweigt 

und erneut dem Aufbereitungsreaktor (10) zugefiihrt wird. 

4. Verfahren nach Anspruch einem der Anspruche 1 bis 3., 
dadurch gekennzeichnet, daii die Sub- 
stanz (18) selbst vorgeheizt und in den Aufbereitungsreaktor 
(10) eingebracht wird. 
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5. Verfahren nach einem der Ansprtiche 1 bis 4, 
dadurch gekennzeichnet, dafl die Sub- 
stanz (18) mittels einer Druckleitung (14) in dem Aufberei- 
tungsreaktor (10) in das Tragergas eingedUst wird. 

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet, dafi die Sub- 
stanz (18) eine wassrige Harns tof f losung ist, aus der im Auf- 
bereitungsreaktor (10) als Reduktionsmittel Ammoniak gebildet 
wird. 

7. Verfahren nach einem der Ansprtiche 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet, dafl die Sub- 
stanz (18) Ammoniakwasser ist, aus dem im Aufbereitungsreak- 
tor (10) als Reduktionsmittel Ammoniak gebildet wird. 

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7, 
dadurch gekennzeichnet, dali das Tra- 
gergas zusammen mit der eingebrachten Substanz (18) in dem 
Aufbereitungsreaktor (10) zur Unterstut zung der Umsetzung zu- 
satzlich mit einem Katalysator (12) kontaktiert wird. 

9. Vorrichtung zur selektiven katalytischen Reduktion von 
Stickoxiden in einem sauerstof f haltigen gasformigen Medium 
(2) unter Anwendung einer in ein Reduktionsmittel umsetzbaren 
Substanz (18), mit einer Gasleitung (1) zur Fuhrung des gas- 
formigen Mediums (2), mit einem in der Gasleitung (1) ange- 
ordneten, von dem gasformigen Medium (2) durchstrombaren Re- 
duktionskatalysator (5) und mit einem der Gasleitung (1) ne- 
bengeordneten Aufbereitungsreaktor (10) zur im wesentlichen 
thermischen Umsetzung der Substanz (18) in das Reduktionsmit- 
tel, wobei der Aufbereitungsreaktor (10) einen Einlafi (11) 
fur die Substanz (18) und einen Auslafi (9) fur das Redukti- 
onsmittel aufweist, und wobei an dem AuslaU (9) eine Abfuhr- 
leitung (8) angeschlossen ist, welche in Stromungsr ichtung 
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des gasf ormigen Mediums (2) vor dem Reduktionskatalysator (5) 
in die Gasleitung (1) mundet, 

dadurch gekennzeichnet, da/3 an dem 
Aufbereitungsreaktor (10) uber eine Einspeisestelle (20) eine 
Zuf uhrleitung (21) fur ein Tragergas angeschlossen ist, daft 
der Aufbereitungsreaktor (10) yon dem Tragergas von der Ein- 
speisestelle (20) in Richtung zum Auslafl (9) fur das Redukti- 
onsmittel durchs trombar ist und daft der Einlaft (11) zur Ein- 
bringung der Substanz (18) in das Tragergas ausgebildet ist. 

10. Vorrichtung nach Anspruch 9, 

dadurch gekennzeichnet, daft die Zu- 
fuhrleitung (21) als eine Druckgasleitung fur das Tragergas 
ausgebildet ist . 

11. Vorrichtung nach Anspruch 9 oder 10, 

dadurch gekennzeichnet, daft das Tra- 
gergas Luft ist. 

12. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 9 bis 11, 
dadurch gekennzeichnet, daft Mittel 
zur Erwarmung des Tragergases vorgesehen sind. 

13. Vorrichtung nach Anspruch 12, 

dadurch gekennzeichnet, daft an der Zu- 
fuhrleitung (21) ein Warmetauscher (44) zur Erwarmung des 
Tragergases angeordnet ist. 

14. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 9 bis 13, 
dadurch gekennzeichnet, daft die Zu- 

f uhrleitung (21) in Stromungsrichtung des gasf ormigen Mediums 
(2) vor dem Reduktionskatalysator (5) an die Gasleitung (1) 
angeschlossen und zumindest von einem Teilstrom (22) des gas- 
f ormigen Mediums als Tragergas durchs trombar ist. 
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15. Vorrichtung nach einem der Anspruche 9 bis 14, 
dadurch gekennzeichnet, daft die Zu- 
fuhrleitung (21) einen Druckregler (23, 24,25) umfaftt. 

16. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 9 bis 15, 
dadurch gekennzeichnet, daft an der Ab- 
fiihrleitung (8) des Reaktors (10) eine Abzweiglei tung (48) 
angeordnet ist, welche in die Zuf tihrleitung (21) mundet . 

17. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 9 bis 16, 
dadurch gekennzeichnet, daft der Einlaft 
(11) fur die Substanz (18) an einen unter Druck setzbaren 

Vorratsbehalter (16) angeschlossen ist. 

18. Vorrichtung nach Anspruch 17, 

dadurch gekennzeichnet, daft der Einlaft 
als eine Eindusvorrichtung (11) mit einer Zweistof f diise (26) 
ausgebildet ist, welche zusatzlich an ein Druckgas ange- 
schlossen ist. 

19. Vorrichtung nach Anspruch 17 oder 18, 

dadurch gekennzeichnet, daft an dem 
Vorratsbehalter (16) eine elektrische Heizvorrichtung (53) 
zum Erwarmen der Substanz (18) angeordnet ist. 

20. Vorrichtung nach einem der Anspruche 9 bis 19, 
dadurch gekennzeichnet, daft in dem 
Aufbereitungsreaktor (10) ein von dem Tragergas durchstromba- 
rer Katalysator (12) zur Unterstutzung der Umsetzung der Sub- 
stanz (18) in das Reduktionsmittel angeordnet ist. 
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21. Vorrichtung nach Anspruch 2 0 , 

dadurch gekennzeichnet, daii das Ver- 
haltnis von Anstromf lache des Katalysators (12) zur den Auf- 
bereitungsreaktor (10) durchsetzenden Menge der Substanz (18) 
zwischen 0,001 und 0,01 m 2 /(l/h) betragt. 
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Zusammenf as sung 

Verfahren und Vorrichtung zur selektiven katalytischen Reduk- 
tion von Stickoxiden in einem sauerstof f haltigen gasf ormigen 
5 Medium 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren und eine Vorrichtung zur 
selektiven katalytischen Reduktion von Stickoxiden in einem 
sauerstof fhaltigen gasf ormigen Medium (2) . Das notwendige Re- 

0 duktionsmittel wird dabei in einem separaten Aufbereitungsre- 
aktor (10) aufbereitet. Hierzu wird eine in das Reduktions- 
mittel umsetzbare Substanz (18) in dem Aufbereitungsreaktor 
(10) in ein Tragergas eingebracht und dadurch im wesentlichen 
thermisch umgesetzt. Die hierftir notige Energie stellt das 

5. Tragergas zur Verfugung. 



FIG 1 



